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動的光散乱における光放射圧の影響
一一双極子近似に基づく解析とシミュレーション一一

光システム計測研究分野原田康浩，山下達弥，朝倉利光

基本モードのガウスビームレーザー光の放射圧を解析的に与える計算式を，微粒子を局在誘起電気双極子と見

なす近似の範囲で導出し，その正当性を Maxwellの方程式に基づく理論計算の結果と比較して検討した。そ

の結果に基づいて，照射レーザー光の放射圧が作用するブラウン運動微粒子の時空間的挙動，すなわち放射圧

下のブラウン運動微粒子からの動的散乱光強度の時間相関関数を Fokker-Planck方程式の近似的解析解

として導出するとともに，散乱光強度を計算機によって生成して時間相関関数を評価し，照射レーザー光の出

力との関係について調べた。

1.はじめに

液体中にミクロンあるいはサブミクロンオーダーの

微粒子が懸濁した系では，微粒子は系の熱力学的・流

体力学的条件の反映としてランダムなブラウン運動を

行う。動的光散乱法とは，このような系にレーザー光

を照射し，微粒子のランダムな位置変動，すなわち系

の動的挙動を散乱光のゆらぎとして検出し，その時間

相関関数の緩和時間(相関時間)から系の動的構造，

拡散定数，微粒子径等を測定する方法であり，光によ

る非破壊・非接触測定の利点、を生かして生体高分子，

電解質溶液，液品，微生物運動，コロイド溶液などを

対象として広く用いられている ~1J。

散乱光の時間相関関数と微粒子の挙動との関係をよ

り具体的に表すと，散乱光電場および散乱光強度の規

格化された時間相関関数は，それぞれ

ハ く瓦(q，t)瓦*(q， t十τ)>
g(]) (q，τ) = ヨ望

くEs(q，t)E/ (q， t)> 

=くexp[iq.{rj(t) ~ rj(t十τ)}]> (1) 

m くIs(q，t)Is(q， t十1')>
gω (q，τ)二 フ

くIs(q， t) >2 

=1+lg(!)(q，1')12 (2) 

となる [I，2J。ここで qは散乱ベクトルで，その大きさは

qニ (47l'n2/λ。)sin (θ/2)で与えられ， λ。は真空中の光

の波長，刀2は溶媒の屈折率， θは散乱角である。 rj(t)

は，時刻 tにおける散乱体積中の典型的な微粒子の位

置を表すランダムな確率変数である。式(1)はこの確率

変数に関する特性関数を与えており，散乱光電場の時

間相関関数が散乱微粒子の時空間的な存在確率密度

c(r; t，t十τ)の空間 Fourier変換で与えられること

を意味している。ブラウン運動粒子の存在確率は拡散

方程式の解としてガウス型の関数で与えられる。した

がって，散乱光電場および光強度の時間相関関数は単

一の負指数関数となり，その相関時聞から拡散定数や

粒子径を決めることができる [IJ。

しかし，動的光散乱によるセンシングにおいては照

射レーザー光の放射圧が微粒子に作用するため，相関

関数には長時間相関の増大(相関時間の増加)や単一

負指数関数からの逸脱としてその影響が現れ，これら

の変化は粒子径が大きい程大きくなるとの観測結果が

得られおり [3J 放射圧を含めた動的光散乱理論の再構

築が求められている。この場合，微粒子の挙動は放射

圧 F(r)を含めた拡散方程式

~， c (r， t)二 D"il2c(r，t) δt -，-， -， 

一 .D_"il・ [F(r)c(r，t)]
kBT 

(3) 

で与えられる Fokker-Planck方程式[4J (D:微粒子

の拡散定数， kB : Boltzmann定数，T 溶媒の絶対温

度)によって支配され，この偏微分方程式の解を導出
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してその空間Fourier変換を求めることで散乱光の時

間相関関数に現れる光放射圧 F(r)の影響を調べるこ

とできる。ここでは，その過程で必要不可欠な放射圧

F(r)の計算式を微粒子を局在電気双極子と見なす近

似の範囲で解析的に導出し [5J その正当性を Maxwell

の方程式に基づくレーザービームの光散乱理論(一般

化 Lorenz-Mie理論， GLMT)[6Jの結果と比較して検

討した。次に，その結果に基づいて，式(3)の解析的近

似解を導出するとともに微粒子の挙動ならびに散乱光

を計算機によって生成し，散乱光の時間相関関数に現

れる放射圧の影響を解析的な手法とシミュレーション

による方法の二つによって調べた。

2.双極子近似による光放射庄[5]

図1に示すように 電場ベクトル E(r，t)がx軸方

向に直線偏光し+z向きに進行するスポットサイズ

Woの基本モードガウスビーム光によって，屈折率的

の媒質中に存在する屈折率引，半径 Gの誘電体微小球

を照明する場合を考える。 a<"とλ。/n2の場合，微粒子の

大きさにわたり電場ベクト/レの値は一様と考えること

ができ，一様電場中の誘電体球の振る舞いを考える問

題としてとらえることができる。すなわち，静電気理

論とのアナロジーから，微粒子は次式の双極子モーメ

ントをもっ誘起電気双極子が中心点に局在していると

みなすことができる [7，8J。

ρ(r， t) = 4 7l'n~εodM二~)E(r， t) (4) ， m"十2I 
ここで EOは真空の誘電率，m nl/n2は微粒子の相

対屈折率である。光の周波数で振動するこの双極子

モーメントは，周囲に 2次的な放射場，すなわち散乱

X 
(electric polarizatlon) 

Laser Beam 

図 1 基本モードガウスビーム照明での光学配置.

場を形成する。光散乱現象を双極子による 2次放射と

して扱った理論がRayleighの散乱理論であり，上述

の双極子近似は Rayleigh散乱近似とも呼ばれる。光

散乱によって生じた照射レーザー光の運動量の減少分

は散乱体である微粒子に伝達され，微粒子に光放射圧

として作用する。この成分は散乱力と呼ばれ，

Rayleighの散乱理論から次式で与えられる臼]。

凡 a，(r)= z~竺 π (k山2(442I(r)c 3'-，----， --， m"十乙/ (5) 

ここで，cは真空中の光の速さ，k=2πn2/λ。と 1(r) 

はそれぞれ照明光の波数と強度分布(照度分布)であ

る。一方，電荷に作用する静電場の作用と等価的に，

双極子モーメントには

ι凶 (r)=く[ρ(r，t) 'V]E(r， t)>T 

二生白~(笠;二上)VI(r)
c 'mゐ十2I 

(6) 

で表される Lorentz力が作用する [710 これは光強度の

空間勾配に比例するので一般的に勾配力と呼ばれる。

規格化した空間座標(x/wo，y/wo， z/kwO)と出力Pを

用いて基本モードのガウスビームの強度分布を

2P 1 [" 2 (%2 + y2) l 
1 (r) =一一一一一一一一expl- ，~~，~ πwo 1 + (22)2 ~"'Y L 1 + (22)2 J (7) 

と表すと，勾配力の各直交成分の計算式は以下の通り

導出できる [570

凡ad.x(r) 二生日~(ど二~)
g'ou，. ，-， c'  m“十乙/

x[三訪中(r) (8) 

凡ad.v(r) = 生自~(m:ユ}
l'>HH  . .l，y'  ， C ¥ mL十乙/

x[音器士]J(r) (9) 

πn2a3 1m2 -1 ¥ r -82/ (kwO) l 
Fgrad• z (r)二一一一一?I ~ ) I .. '"' ~ f I~. ~-\-?V' 

c ¥ m 2 + 2 I L 1 + (22) 2 J 

[2(f2+f) 
1--7]I(T) 側
1 + (22) 

図2および図3は，m = 1.592/1，332，λ。=514.5 
nm， Wo = 5μm， P = 100mWの条件もとで，それぞ

れ式(5)と側から算出した放射圧のビーム伝播成分と，

式(8)から算出した横断面成分の空間分布を示す。粒子

の半径はそれぞれ， (a)α= 0.01μm， (b) a = 0.1μm 

であり，後者は双極子近似で仮定する粒子径の条件(α
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図2 放射庄のビーム伝播軸成分の空間分布.(a) a 

= 0.01μm， (b) a = 0.1μm. 
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図3 放射庄のビーム横断面成分の空間分布.(a) a 

=目ー日1μm，(b) a = 0.1μm. 

《 λ)を満足しない。図中の太い実線は， GLMT[6Jに

よる理論結果であるが，粒子径が波長に比較して十分

小さい場合(図 2(a)，図 3(a)) は，各成分とも非常に

良く一致しており，ここで導出した計算式がその係数

も含めて正しいことが確認できる。また，ビーム伝播

軸成分が微粒子をその正の向きに加速する力として作

用するのに対し，ビーム横断面成分は常にビームウエ

ストの中心点に引き戻す保存力として作用することを

表している。すなわち，ブラウン運動によるランダム

な微粒子の位置変動は，勾配力成分によってビーム横

断面内で抑制されることを意味している。

一方，粒子半径が波長と同程度の場合においても，

ビーム横断面成分で良好な一致が見られることは興味

深い(図 3(b))。これは，散乱に伴う光の運動量変化，

すなわち散乱力が横断面方向には寄与せず， Rayleigh 

の光散乱理論の成立条件には関係しないことを意味し

ている。粒子半径を増大させて調べた結果，粒子半径

が照射ビームのスポットサイズと同程度となるまで式

(8)による結果が良い一致を与えることが明らかとなっ

た[5J。これは，勾配力成分では微粒子の大きさにわたる

照射光電場の一様性の成立が重要な条件であることを

意味している。動的光散乱法での照明光ビームの条件

を考える場合，式(3)に取り込むべき放射圧の表式とし

て，式(8)-(10)の勾配力の計算式は広い粒子径にわたっ

て採用することができ，有効であると結論できる。

3.散乱光強度の時間相関関数

放射圧下の微粒子分散系からの散乱光の時間相関関

数を調べるとき，散乱体積 Vが観測光学系によって

照射レーザービームのウエスト近傍に限定されるとす

る (V-=:::-川)。この場合，前節の結果から，式(3)中で

放射圧 F(r)が関与する項は

F(r)主 F;叫 (0) (11) 

'¥l.F(r)士[マ・凡ad(r) ]グ二(12)

で近似することができる。

すなわち，ビーム伝播方向には主に一定の散乱力が

作用し，横断面内では一定の係数をもっ復元力(勾配

力)が作用するとみなす。その結果， Fokker-Planck 

方程式は定数係数の偏微分方程式となり，その空間

Fourier変換面における解より，散乱光強度ゆらぎの

時間相関関数は
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+-E-F{ry(t)}ムtkBT -，. j 

で与えることができる[何。ここで，Rc(ムt)は溶媒分子

の熱的な揺動力によるムt聞の微粒子拡散変位であ

り，平均値がゼロ，分散が6Dムtのガウス型確率密度

関数に従う確率変数である O したがって，Rc(ムt)を計

算機上で生成するとともに対応する空間座標ゎ(t)で

の放射圧による並進変位を計算すれば，一連の時刻で

の個々の微粒子の位置ベクトルを計算できる。また，

散乱光電場と強度は，ある時刻での散乱体積内に存在

する全ての微粒子からの散乱光波の重ね合わせとし

て，Es(q， t)二 2:;jexp[iqo rj(t) ]および 1(q， t)ニ

IEs(q， t) 12で計算でき，最終的に式(2)に基づいて散乱

光強度の時間相関関数 g(2l(q， r)が評価できる。図 4

(b)は(a)と同じ条件のもとで，この手法により得られた

相関関数を示している。この場合は，レーザー出力の

増加に伴って単一負指数関数から次第に外れていく様

子が良く再現されている。また，比較的高いレーザー

出力でも完全に散乱光強度の変動が消滅しない結果が

得られており，シミュレーションによる解析の有効性

が確認できるo

rj(t+ムt)二 rj(t)+Rc(ムt)g(2l (q， r) -1 = Ig(]) (q，τ) 12 

二位p[判 D-2告[川rad(r) ]ドo}rJ A
匂
ー

(13) 

T = 293K， m = 1.59/ として得られる。図 4(a)は，

1.33，λ。=514.5 nm， Wo = 5μm，α= 0.5μm， e = 
30。の条件で，式(8)-(10)および式(13)から算出した散乱

光強度の規格化相関関数を示す。照射レーザーの出力

が増加するに従って，長時間の相関値が増大し相関時

間も大きくなることがわかる。しかしながら，実験的

に観測された単一負指数関数からの逸脱という現象は

表現できていない。また，比較的低いレーザー出力で，

微粒子のブラウン運動が凍結され，散乱光強度ゆらぎ

の相関が減衰しなくなる。これは，式(12)のO次近似に

よって放射圧を過大評価するとともに散乱体積中の微

粒子の挙動を空間的に定常とする放射圧を考えている

からである。

一方， Fokker-Planck方程式(3)において，時開発展

の刻み d.tを熱的揺動力による微粒子位置変動の時間

スケール程度に細分化すると，微粒子の位置変化は

40おわりに

微粒子に作用する放射圧の計算式を，微粒子を局在

電気双極子とみなす近似の範囲で導出し，それが正当

であることを示した。さらに，その計算式を用いて放

射圧下のブラウン運動微粒子からの散乱光の時間相関

関数の特徴を調べた。近似的解析解による時間相関関

数は放射圧を 0次近似で与えるために実験結果を忠実

に再現し得ないのに対し，計算機シミュレーションで

はその欠点を回避でき，相関関数の特徴解析に有効で

あることを示した。本研究は，放射圧という光の力学

的作用に対する系の応答をも含めた光センシング法を

展開する上での基礎を成すものであり，今後は，相関

時間の解析や Cumulant解析など生成される相関関数

の定量的な評価と粒子サイズや散乱角度との関係の解

明や，対応する実験データの収集を進めていく。
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